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Procede de fabrication de pastilles de combustible nucleaire 
^invention concerne un procede de fabrication de pastilles de com- 
bustible nucteaire renfermant principalement du dioxyde d'uranium UO2 et 
utilisees pour la fabrication d'elements de combustible pour un reacteur nu- 
cleaire. 

5 Les elements de combustible pour les reacteurs nucleaires et en par- 

ticulier pour les reacteurs nucleaires refroidis par de I'eau sous pression 
comportent generalement des tubes de grande longueur fermes a leurs ex- 
tremites dans lesquels sont empilees des pastilles de combustible dont le 
diametre est generalement un peu inferieur a 10 mm et la longueur comprise 

10 entre 10 mm et 20 mm. 

Les pastilles de combustible sont obtenues par frittage, generalement 
vers 1700°C, d'une matiere contenant principalement du dioxyde d'uranium 
U0 2 qui est obtenue a partir d'une poudre issue d'un procede de conversion 
d'hexafluorure d'uranium UF 6 . 

15 On connaTt differents precedes pour obtenir par conversion de I'hexa- 

fluorure d'uranium UF6, des oxydes d'uranium et en particulier le dioxyde 
d'uranium U0 2 . On connaTt en particulier un procede de conversion dit "pro- 
cede de conversion voie seche" de I'hexafluorure d'uranium gazeux qui est 
un procede de pyrohydrolyse de I'hexafluorure d'uranium par de la vapeur 

20 d'eau. Ce procede permet d'obtenir des oxydes dont la composition 
moyenne peut s'exprimer par la formule U0 2 + x . Ces oxydes comportent 
principalement le dioxyde U0 2 et d'autres oxydes en proportion variable tels 
que U 3 0 8 ou U3O7, suivant la conduite du procede de conversion de PUF 6j la 
poudre obtenue par les precedes voie seche est une poudre peu dense 

25 (densite generalement inferieure a 1g/cm 3 ) constitute par des cristallites de 
tres petites dimensions (0,1 pm a 0,4 pm) plus ou moins agglomerees entre 
elles. Une telle poudre presente une coulabilite mediocre (mesuree par les 
essais habituels de coulabilite). 

Dans le cadre de la fabrication des pastilles de combustible, ii est ne- 

30 cessaire de realiser, prealablement au frittage, la fabrication de pastilles 
crues, par compression a froid d'une matidre granulaire. La fabrication des 
pastilles crues par compression necessite d'introduire la matiere granulaire 
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dans des matrices cylindriques etroites et profondes, a des cadences ele- 
vees dans le cas d'une fabrication industrielle, de sorte que la matiere gra- 
nulaire pour la fabrication des pastilles crues qui seront soumises ensuite au 
frittage doit presenter une bonne coulabilite et des proprietes permettant 
5 d'obtenir des pastilles crues suffisamment resistantes pour subir des mani- 
pulations avant le frittage. 

On connaTt divers precedes (par exemple ajout de poudre d'UaOa de 
qualite bien definie tel que decrit par exemple dans le brevet frangais 2 599 
883 et le brevet europeen 0249 549) pour ameliorer les caracteristiques me- 

10 caniques des pastilles crues. Ces procedes sont generalement fondes sur 
Paddition en quantite reglee d'un oxyde tel qu'U 3 0 8 ou U 3 0 7 a rU0 2 . Genera- 
lement, on doit egalement incorporer a la matiere granulaire pour la fabrica- 
tion des pastilles crues, des additifs tels que des lubrifiants et des matieres 
porogenes qui permettent de faciliter la mise en forme des pastilles crues 

15 et de regler la porosite et la densite des pastilles de combustible frittees. 

Les poudres d'oxyde d'uranium obtenues par les procedes de 
conversion de Thexafluorure d'uranium et en particuiier les procedes voie 
seche ne peuvent etre utilisees sans transformation pour la fabrication des 
pastilles crues. Un grand nombre d'operations sont generalement necessai- 

20 res pour obtenir une matiere granulaire de bonne coulabilite, ayant une den- 
site sensiblement superieure a la densite de la poudre et presentant les ca- 
racteristiques voulues pour Tobtention de pastilles crues de bonne qualite. II 
est necessaire en particuiier d'augmenter et d'homogeneiser la granulome- 
trie des poudres, pour obtenir des particules d'une dimension suffisante et 

25 d'une forme ameliorant la coulabilite et la compressibilite. 

De maniere classique, on realise, dans un premier temps, dans Tate- 
lier de conversion, un tamisage des poudres obtenues directement par le 
procede de conversion voie seche et / ou le broyage de particules dures (par 
exemple fluorees) retenues lors du tamisage, Thomogeneisation des pou- 

30 dres, leur chargement et leur stockage en vue de leur utilisation dans Tatelier 
de pastillage qui peut etre ou non situe a proximite de Tatelier de conversion. 

On realise ensuite le chargement des poudres dans le melangeur de 
Tatelier de pastillage, avec ('incorporation d f additifs, en particuiier de poroge- 
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nes, puis le melange et I'homogeneisation des poudres et additifs, et le pre- 
compactage du melange des poudres dans une presse pour obtenir des 
elements pre-compactes. Les elements pre-compactes sont ensuite soumis 
a une operation de granulation dans un broyeur ou un granulateur, puis a 
5 une operation de spheroidisation pour obtenir une forme reguliere des parti- 
cules proche d'une forme spherique, dans un recipient d'agitation. On ajoute 
ensuite un lubrifiant qui est melange aux particules par agitation avant de 
reaiiser la compression pour I'obtention de pastilles crues qui seront ensuite 
frittees. 

10 Le passage de la poudre directement obtenue par le procede de 

conversion d'UF 6 a la matiere particulaire qui peut etre comprimee sous la 
forme de pastilles crues necessite done de nombreuses operations qui doi- 
vent toutes etre realisees dans des conditions satisfaisantes pour permettre 
I'obtention de pastilles crues et de pastilles frittees de bonne qualite. L'en- 

15 semble des operations necessite de nombreux dispositifs differents tels que 
des melangeurs, des presses (ou compacteurs a rouleaux) et des broyeurs 
granulateurs sur lesquels les causes de panne sont multiples. Le risque 
principal rencontre est la rupture d'un tamis a la sortie d'un granulateur qui 
est necessaire pour assurer une granulometrie homogene et satisfaisante 

20 de la matiere particulaire utilisee pour la fabrication des pastilles crues. Dans 
le cas d'une rupture de tamis, les produits obtenus doivent etre retraites afin 
d'eliminer les residus metalliques provenant de la destruction du tamis et de 
garantir une granulometrie convenable pour Poperation de fabrication des 
pastilles. 

25 On connait egalement des procedes de fabrication de poudre d'oxyde 

d'uranium par voie humide pouvant mettre en oeuvre un traitement par ato- 
misation d f une suspension. Les poudres obtenues par les procedes "voie 
humide" ont des caracteristiques de densite et de coulabilite superieures aux 
poudres obtenues par les procedes voie seche et des caracteristiques de 

30 granulometrie que Ton ne peut obtenir actuellement, directement par les 
procedes voie seche connus. Toutefois, ces poudres doivent encore subir 
des traitements de conditionnement avant d'etre mises sous forme de pastil- 
les crues soumises ensuite au frittage. En outre, on souhaite de plus en plus 
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remplacer les precedes voie humide par les procedes voie seche pour des 
raisons liees a la surete et a I'environnement, et il devient necessaire d'assu- 
rer rapprovisionnement des usines utilisant traditionnellement des produits 
obtenus par voie humide avec des poudres d'U0 2 obtenues par voie seche. 
5 En particulier, dans le cas de la fabrication de combustible mixte MOX 

constitue d'un melange de dioxyde d'uranium U0 2 et de dioxyde de pluto- 
nium PuC>2, il devient necessaire d'assurer rapprovisionnement des unites 
de fabrication en poudres d f U02 obtenues par voie seche. 

Les procedes de fabrication de pastilles d'oxyde mixte d'uranium et de 

10 plutonium utilises actuellement necessitent I'utilisation de poudres d'U02 
ayant une bonne coulabilite et composees de granules preferentiellement de 
forme reguliere, une densite elevee, proche de 2g/cm 3 , une granulometrie 
reglee a une valeur inferieure a 250 pm pour obtenir un bon melange de 
I'oxyde d'uranium et de I'oxyde de plutonium et des caracteristiques permet- 

15 tant d'obtenir des pastilles crues ayant une bonne resistance rnecanique. 

Afin de conferer aux poudres voie seche des caracteristiques satisfai- 
santes de densite, de coulabilite et de granulometrie, on a propose d'utiliser 
un procede d'atomisation sechage des poudres d'oxyde d'uranium obtenues 
par voie seche qui peut etre mis en ceuvre industriellement sur une poudre 

20 d'oxyde d'uranium contenant une teneur limitee en isotope U235. 

On a propose egalement, pour ameliorer la coulabilite, la densite et la 
granulometrie des poudres voie seche, de fabriquer des granules par pre- 
compactage puis de realiser une granulation. Cependant, les granules obte- 
nus ont une taille trop elevee (jusqu'a 1200 pm) pour permettre un melange 

25 intime avec la poudre d'oxyde de plutonium. II est done necessaire d'effec- 
tuer des operations ulterieures de granulation ou de broyage avec un tami- 
sage des granules. Les techniques de broyage classiques alterent la coula- 
bilite et font baisser la densite des produits. En outre, les operations sont 
complexes et presentent un certain danger dans la mesure ou les fils des 

30 tamis utilises peuvent subir des ruptures, de sorte que des dechets peuvent 
se retrouver melanges aux granules, ce qui peut causer des degats aux ins- 
tallations de pastillage utilisant les granules. De maniere plus generale, en 
dehors de I'addition d'oxyde de plutonium PUO2 dans le cadre de la fabrica- 
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tion du combustible MOX, on peut etre amene a incorporer de nombreux 
additifs aux poudres d'U0 2 obtenues par voie seche. De tels additifs peuvent 
etre par exemple des materiaux absorbants et moderateurs ou des mate- 
riaux combustibles fertiles tels que Th0 2 ou des oxydes de terres rares tels 
5 que Gd203, Er 2 Q 3 . Pour realiser 1'incorporation et le melange de tels additifs 
a la poudre d'U0 2 obtenue par voie seche, il est necessaire de realiser des 
traitements prealables de conditionnement de la poudre d I U0 2> par exemple 
par des homogeneisations plus ou moins poussees, par atomisation se- 
chage suivi eventuellement d'operations de pre-compactage et granulation, 

10 ces operations etant elies-meme suivies d'une ou plusieurs etapes de 
broyage et/ou de tamisage. Ces procedes sont done complexes et necessi- 
tent de nombreuses etapes pour le conditionnement de la poudre d'U0 2 et 
pour son melange aux additifs. 

Comme indique plus haut, dans le cas de la fabrication des combusti- 

15 bles principalement a base d'oxyde d'uranium U0 2 , on realise generalement 
un melange de poudre d'U0 2 et d'U 3 0 8 (ou U3O7) dans une proportion de 
80/20 ou de preference 90/10. Les oxydes U 3 0 8 utilises peuvent etre obte- 
nus directement par le procede voie seche en reglant les conditions dans 
lesquelles on realise la pyrohydrolyse de PUF 6 par la vapeur d'eau. L'U 3 08 

20 ou ru 3 0 7 peuvent etre egalement obtenus par oxydation d'une poudre d , U0 2 
a basse temperature. Les oxydes U 3 O a ou U 3 0 7 peuvent etre ajoutes a la 
poudre de depart ou dans les melangeurs de Tatelier de pastillage avant 
Tetape de precompactage. 

D'autres additifs utilises pour modifier la microstructure des pastilles 

25 combustibles tels que Toxyde de chrome, I'alumine, la silice, les oxydes de 
vanadium et de niobium ou d'autres composes peuvent etre incorpores et 
melanges au dioxyde d'uranium obtenu par voie seche, a differentes etapes 
du procede qui necessitent dans tous les cas la preparation d'une matiere 
particulaire de caracteristiques voulues pour la fabrication des pastilles 

30 crues. Ces operations d'incorporation et de melange peuvent compliquer 
encore la preparation de la matiere particulaire. 

II est generalement necessaire egalement d'utiliser des lubrifiants 
dans certaines etapes du procede, par exemple avant le pre-compactage et 
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avant la compression de la matiere particulate sous forme de pastilles 
crues. 

De maniere generale, les operations qui doivent etre mises en ceuvre 
prealablement a la fabrication des pastilles crues sont nombreuses et com- 
5 plexes, en particulier dans le cas ou Ton utilise de Poxyde d'uranium U0 2 
peu ou pas coulable et fin obtenu par un procede voie seche, de tels prece- 
des devant se substituer au procede voie humide. 

Le but de Pinvention est done de proposer un procede de fabrication 
de pastilles de combustible nucleaire par frittage d'une matiere contenant du 

10 dioxyde d'uranium U0 2 obtenue a partir d'une poudre issue d'un procede de 
conversion d'hexafluorure d'uranium UF 6 qui permette de simplifier les ope- 
rations necessaires pour obtenir une matiere granulaire contenant le dioxyde 
d'uranium UO2 ayant des proprietes adequates pour la fabrication de pastil- 
les crues soumises ensuite au frittage. 

15 Dans ce but, on introduit dans une cuve renfermant des corps mobi- 

les de compression et de melange, la poudre obtenue directement par un 
procede de conversion d'hexafluorure UF6 et on realise une agitation de la 
cuve de telle sorte que la poudre se d£place dans le volume de la cuve, sui- 
vant trois axes non coplanaires, de maniere a etre comprimee entre les 

20 corps mobiles et entre les corps mobiles et les parois de la cuve jusqu'a 
former une matiere particulaire d'une densite a Petat non tasse d'au moins 
1 ,7 g/cm 3 , et on utilise la matiere particulaire obtenue par agitation dans la 
cuve pour la mise en forme par compactage de pastilles de combustible 
crues qui sont soumises au frittage. 

25 Le procede suivant ('invention peut comporter de maniere isolee ou 

en combinaison les caracteristiques suivantes : 

- on soumet la cuve a un mouvement vibratoire tridimensionnel ; 

- la poudre introduite dans la cuve est obtenue par un proced6 de 
conversion voie seche et presente une densite inferieure a 1 g/cm 3 et la 

30 densite a I'etat non tasse de la matiere particulaire obtenue par agitation 
dans la cuve est d'environ 2 g/cm 3 ; 

- la poudre obtenue directement par un procede de conversion 
d'hexafluorure UF6 presente une densite inferieure a 1 g/cm 3 et une coulabi- 
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lite nulle definie par un essai standard de passage a travers un orifice de 15 
mm, et la matiere particulaire obtenue par agitation dans la cuve presente 
une coulabilite superieure a 10 g/s apres quelques minutes d'agitation dans 
la cuve ; 

5 - on realise Pagitation de la cuve contenant les corps mobiles et la 

poudre obtenue directement par un procede de conversion d'hexafluorure 
UF 6 , pendant une duree del a 600 minutes ; 

- les corps mobiles de compression et de melange dans la cuve sont 
des corps libres ayant une forme geometrique quelconque simple et une 

10 surface de rugosite faible ; 

- les corps mobiles sont de forme cylindrique ; 

- les corps mobiles ont la forme de billes sensiblement spheriques ; 

- les corps mobiles sont en Tun des materiaux suivants : alumine 
Al 2 0 3 frittee, oxyde d'uranium fritte, oxyde de zirconium fritte pur ou dope, 

15 carbure de Tungstene, aciers, Uranium metal ou alliage Uranium/Titane ; 

- on introduit dans la cuve, avant de realiser I'agitation de la cuve, 
avec la poudre de dioxyde d'Uranium U0 2 obtenue directement par un pro- 
cede de conversion d'hexafluorure UF6, au moins un additif constitue par au 
moins un porogene dans une proportion au moins egale a 0,01% ; 

20 - on introduit dans la cuve, avec la poudre de dioxyde d'uranium U0 2 

obtenue directement par un procede de conversion d'hexafluorure UF 6 , au 
moins un additif ; 

- I'additif est introduit dans la cuve avant de realiser le traitement par 
agitation de la cuve ; 

25 - I'additif est introduit dans la cuve au cours du traitement par agitation 

de la cuve ; 

- I'additif est constitue par Tune au moins des substances suivantes : 
oxyde d'uranium U 3 0 8l oxyde d'uranium U3O7, oxyde de plutonium Pu0 2 , 
oxyde de thorium Th0 2 , oxyde de gadolinium Gd 2 0 3 , substance porogene, 

30 lubrifiant, agents dopants du frittage ; 

- pour la fabrication de pastilles de combustible mixte oxyde d'ura- 
nium - oxyde de plutonium (MOX), la cuve est placee dans une enceinte de 
confinement telle qu'une boTte a gant et on realise ('introduction de poudres 
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d'oxyde d'uranium, d'oxyde de Plutonium et d'additifs, dans la cuve et I'agita- 
tion de la cuve, de maniere commandee depuis I'exterieur de I'enceinte de 
confinement. 

- prealablement a la mise en forme des pastilles crues par cornpres- 
5 sion de la matiere particulate obtenue par agitation dans la cuve, on ajoute 

une matiere lubrifiante a la matiere particulate et on realise un melange de 
la matiere particulate et de la matiere lubrifiante pour repartir la matiere lu- 
brifiante sur les particules de la matiere particulate. 

- on melange la matiere particulate renfermant principalement de 
10 Toxyde d'Uranium U0 2 obtenue par agitation de la poudre de conversion, en 

presence de corps mobiles, avec de la poudre d'oxyde de plutonium Pu0 2 , 
avant la mise en forme des pastilles crues, pour la fabrication de combusti- 
ble MOX. 

Afin de bien faire comprendre Pinvention, on va decrire plusieurs 

15 exemples de realisation du procede de I'invention ainsi que des moyens par- 
ticuliers utilises pour sa mise en oeuvre. 

L'un des aspects fondamentaux du procede suivant I'invention est 
qu'il permet de passer en une seule operation de compression et de me- 
lange d'un produit de depart obtenu directement par un proced6 de conver- 

20 sion d'UF 6 a un materiau particulate qui peut etre utilise pour la fabrication 
de pastilles crues par compression dans des presses utilisees habituelle- 
ment pour la fabrication des pastilles crues. 

Le produit de depart est une poudre d'oxyde d'uranium renfermant 
principalement U0 2 obtenue directement par un proced6 de conversion 

25 d'hexafluorure d'uranium UF 6 et plus particulierement par un procede de 
conversion voie seche. Une telle poudre obtenue a la sortie de Installation 
de conversion presente une composition qui peut etre definie de maniere 
generale sous la forme U0 2| + x , cette poudre renfermant principalement de 
rU0 2 et des quantites moindres qui peuvent etre reglees d'autres oxydes 

30 tels qu'UaOs et U 3 0 7 . La poudre obtenue en sortie de installation de 
conversion est constitute de cristallites ayant une dimension de 0,1 pm a 
0,4 pm qui sont partiellement agglomerees entre elles, sous forme d'agre- 
gats plus ou moins fragiles de tallies moyennes generalement comprise en- 
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tre 0.5 et 20 micrometres. La densite de cette poudre est toujours inferieure 
a 2g/cm 3 ou meme a 1 ,5 g/cm 3 et plus couramment inferieure a 1 g/cm 3 et 
de I'ordre de 0,7 a 0,9 g/cm 3 . Une telle poudre presente une coulabilite defi- 
nie par un essai standard de passage a travers un orifice de 15 mm d'un 
5 recipient conique et representee par une valeur de debit en g/seconde ayant 
une valeur nulle, la poudre ne pouvant s'ecouler a travers Porifice dans le 
cadre de I'essai standard. 

Toutes les densites indiquees dans le present texte (sauf indication 
contraire) sont des densites apparentes mesurees en utilisant un essai nor- 
10 malise. 

Une telle poudre de depart a faible densite, faible granulomere et 
coulabilite nulle ne peut etre utilisee dans un procede de fabrication de pas- 
tilles crues, sans transformation. 

Le produit de depart, lorsqu'il est constitue par exemple par une pou- 

15 dre d'oxyde UO2 obtenue par voie humide est egalement impropre a la fabri- 
cation de pastilles crues sans transformation intermediate. 

Le procede de ('invention qui ne comporte qu'une seule etape pour 
passer de la poudre de depart qui a 6te d6finie plus haut & une matiere par- 
ticulaire ayant une densite a Petat non tasse superieure a 1,7 g/m 3 et une 

20 bonne coulabilite est mis en oeuvre dans une cuve dans laquelle on introduit 
la poudre de depart et eventuellement des additifs, comme il sera explique 
plus loin. La cuve utilisee presente generalement une paroi en acier revetue 
interieurement par une couche de matiere organique synthetique, par exem- 
ple du polyurethane, pour limiter ou supprimer les risques d'abrasion de la 

25 paroi de la cuve et la contamination des produits introduits dans la cuve. La 
paroi de la cuve presente generalement une forme de revolution autour d'un 
axe, par exemple une forme cylindrique ou une forme toroTdale. La cuve 
contient des corps mobiles de compression et de melange qui sont de prefe- 
rence libres a Tinterieur de la cuve et / ou qui peuvent etre egalement relies 

30 a la cuve mais de maniere a pouvoir se deplacer. 

La cuve est montee mobile sur un support et comporte des moyens 
de deplacement permettant de realiser une agitation telle que les materiaux 
contenus dans la cuve, par exemple la poudre et les corps mobiles de com- 
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pression et de melange, se deplacent dans tout le volume de la cuve suivant 
un deplacement tridimensionnel, c'est-£~dire dont les vecteurs de d6place- 
ment presentent des composantes suivant trois axes non coplanaires de 
I'espace. Les depiacements des matieres a I'interieur de la cuve peuvent 
5 etre provoques uniquement par I'agitation de la cuve ou a la fois par le mou- 
vement de la cuve et par des elements releveurs places a I'interieur de la 
cuve. 

Les corps mobiles disposes a I'interieur de la cuve sont generalement 
realises en un metal ou alliage dur ou en une matiere ceramique. De prefe- 

10 rence, ces corps mobiles sont en alumine ou en oxyde d'uranium fritt6, de 
maniere a obtenir la durete voulue pour eviter une contamination de la pou- 
dre d'oxyde d'uranium par des produits susceptibles de deteriorer les pro- 
prietes de la poudre ou des pastilles de combustible. 

Les corps mobiles de compression et de melange disposes dans la 

15 cuve peuvent presenter des formes tres diverses, telles que des formes cy- 
lindriques, spheriques ou cubiques ; ces corps mobiles peuvent etre consti- 
tu§s par exemple par des boulets, des anneaux, des billes, des cubes, des 
cylindres ayant des extr^mites planes ou hemispheriques ou des galets ou 
des corps de toute autre forme. 

20 La capacity de la cuve peut etre largement variable, sans alterer les 

conditions de mise en ceuvre du procede. La capacite de la cuve peut aller 
de quelques kilos a plusieurs centaines de kilos et meme jusqu'a plusieurs 
tonnes, la capacite de la cuve correspondant a la masse maximale d'ele- 
ments qu'elle peut contenir (poudre et corps mobiles). 

25 Compte tenu de la capacite de la cuve, certains parametres sont a 

regler pour obtenir un rendement optimal de la transformation de la poudre 
d^xyde d'uranium en matiere particulaire pour la fabrication de pastilles 
crues. Ces parametres sont en particulier le taux de remplissage en corps 
mobiles qui se definit comme le rapport entre le volume total des corps mo- 

30 biles et le volume utile de la cuve, le taux de remplissage en poudre qui se 
definit comme le rapport entre le volume total de la poudre introduite dans la 
cuve et le volume utile de la cuve ainsi que le coefficient de remplissage 
poudre/corps mobiles qui se definit comme le rapport entre le volume total 
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de la poudre introduite dans la cuve et le volume de vide entre les corps 
mobiles, lorsque la cuve est au repos. 

De maniere generate, on realise le remplissage de la cuve, de ma- 
niere a recouvrir Pensemble des corps mobiles et a remplir les espaces entre 
5 les corps mobiles. D'autres conditions de remplissage sont egalement pos- 
sibles. 

De preference, la cuve renfermant les corps mobiles est mont§e sur 
un support fixe de maniere a pouvoir etre mise en vibration et comporte des 
moyens moteurs de mise en vibration generalement constitues par un mo- 

10 teur a balourd. 

Dans un mode de realisation particulier qui a donne satisfaction, pour 
la fabrication d'une matiere particulate a partir de poudre d , U0 2 obtenue par 
conversion voie seche, on a utilise un broyeur commercialise sous la refe- 
rence DM1 par la societe SWECO. 

15 La cuve du broyeur comporte une paroi de forme toroTdale montee 

avec son axe de revolution vertical sur un support fixe, par Pintermediaire de 
ressorts d'appui helicoTdaux a axe vertical. Un moteur de mise en vibration 
est mont§ solidaire de la paroi de la cuve, avec son axe suivant Paxe vertical 
de la cuve. Le moteur est associe a des balourds, si bien que, lorsqu'il est 

20 mis en rotation, il entrame la cuve dans un mouvement vibratoire oscillant 
tridimensionnel, Paxe de la cuve subissant a la fois un mouvement tournant 
et oscillant. La cuve renferme des corps mobiles libres qui peuvent etre par 
exemple de forme spherique ou cylindrique ou plus complexes sur lesquels 
on deverse la poudre a traiter, avant de mettre en fonctionnement le moteur 

25 d'agitation de la cuve. Les corps mobiles fibres et la poudre se deplacent 
sous Peffet des mouvements et des vibrations de la cuve, suivant des trajec- 
toires a trois dimensions remplissant une partie substantielle du volume inte- 
rieur de la cuve. Pendant les deplacements des corps mobiles libres et de la 
poudre sous Peffet des deplacements et des vibrations de la cuve, la poudre 

30 est comprimee entre les corps mobiles et entre les corps mobiles et les pa- 
rois de la cuve. 

De maniere inattendue, lorsqu'on introduit dans le broyeur DM1 
SWECO une poudre d'oxyde d'uranium provenant d'un procede de conver- 
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sion voie seche d'UF 6 , on observe une augmentation continue de la granu- 
lomere de la poudre au cours du temps. Le dispositif SWECO est designe 
par son constructeur comme un broyeur vibrant permettant de reduire la 
granulometrie de matiere particulaire ou de poudre jusqu'a des dimensions 
5 sub-microniques allant jusqu'a 0,5 pm. Le traitement dans ce dispositif 
connu de poudre de conversion voie seche de densite .voisine de 0.8g 
/cm3,comportant des cristallites de 0,1 pm a 0,4 pm plus ou moins liees 
sous forme d'amas permet d'obtenir, par compression entre les corps mobi- 
les, des particules dont la granulometrie au cours du temps devient homo- 

10 gene et se situe entre 10 pm et 150 pm. La densite de la poudre augmente 
de maniere continue avec le temps de traitement £ I'interieur de la cuve ren- 
fermant les corps mobiles jusqu'a atteindre, en une duree de I'ordre d'une a 
deux heures, une valeur de I'ordre de 2 g/cm 3 . La coulabilite de la poudre de 
conversion voie seche est nulle, comme indique plus haut, et, apres quel- 

15 ques minutes de traitement dans la cuve renfermant les corps mobiles qui 
est soumise aux vibrations, la coulabilite des particules devient superieure a 
10 g/sec et peut atteindre tres rapidement des valeurs tres superieures jus- 
qu'a 60 g/sec et plus (valeurs mesurees avec le dispositif mentionne ci des- 
sus). 

20 La matiere particulaire obtenue apres une a deux heures de traite- 

ment et, dans certains cas, jusqu'a 150 minutes, dans la cuve renfermant les 
corps mobiles peut etre utilisee pour la fabrication de pastilles crues par 
compression, du fait de sa densite, de sa coulabilite et de sa compressibility 
due entre autres a la forme des particules obtenues et a leur granulometrie. 

25 En outre, le traitement a I'interieur de la cuve en vibration contenant 

les corps mobiles permet de realiser en meme temps un melange intime des 
poudres d'oxyde d'uranium obtenues par le procede de conversion voie se- 
che et d'additifs tels que Pu0 2 , Th0 2 , Gd 2 0 3 et Er 2 0 3 ou encore des agents 
porogenes tels que des matteres organiques ou minerales susceptibles 

30 d'etre detruites pendant le frittage ou des lubrifiants tels que le stearate de 
zinc ou d'aluminium ou Tethylene bistearamide ou d'agents dopants destines 
a modifier la structure cristalline des pastilles frittees. On peut realiser ['in- 
corporation au melange, a I'interieur de la cuve, de tout autre additif tel que 
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mentionne plus haut permettant de modifier la structure et la composition 
des pastilles. 

On peut egalement ajouter au melange des lubrifiants ayant egale- 
ment un effet porogene et destines a remplacer les agents porogenes clas- 
5 siques tels que le produit connu sous Pappellation AZB ou Poxalate d'am- 
monium ou ses derives. 

[.'incorporation des additifs a la poudre d'oxyde (comportant g6nera- 
lement U0 2 et U 3 0 8 ) peut etre effectuee totalement ou partiellement au mo- 
ment du chargement de la cuve avant le demarrage du traitement ou en 
10 cours de traitement & un instant bien determine. 

Le ou les lubrifiants sont ajoutes et melanges aux grains deja formes 
et non dans la poudre de depart, pour obtenir un effet lubrifiant lors de 
Petape ulterieure de compactage. 

Le procede suivant ('invention permet de realiser la fabrication de 
15 combustible contenant principalement de Poxyde d'uranium UO2 et d'autres 
materiaux, par exemple des produits neutrophages comme Poxyde de gado- 
linium ou d'erbium ou des materiaux combustibles fissiles tels que Poxyde de 
Plutonium ou encore des produits fertiles tels que Poxyde de thorium. Ces 
produits sont ajoutes dans la cuve, au moment voulu pour realiser une 
20 bonne integration de ces materiaux aux particules formees a partir des oxy- 
des d'uranium de la poudre obtenue par conversion de PUF6. 

Dans le cas de materiaux toxiques et/ou radioactifs, tels que Poxyde 
de plutonium, il est bien sur necessaire de prendre les precautions connues 
de Phomme de Part. Toutefois, la mise en oeuvre du proced§ suivant Pinven- 
25 tion qui permet dbbtenir la matiere particulaire pour la fabrication des pastil- 
les crues, en une seule operation a Pinterieur d'une seule cuve renfermant 
des corps mobiles de compression permet de realiser facilement ces opera- 
tions sans risque pour les operateurs, en plagant la cuve a Pinterieur d'une 
enceinte protectrice telle qu'une boTte a gants, les operations de constitution 
30 de la charge, d'addition et de mise en vibration de la cuve pouvant etre 
commandees depuis Pexterieur de la boTte a gants. 

Dans le cas d'un mode de realisation preferentiel, les corps mobiles 
de compression et de melange sont totalement libres a Pinterieur de la cuve 
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et constituent une partie de la charge introduite dans la cuve. Dans ce cas, 
on introduit tout d'abord dans la cuve les corps de compression, par exem- 
ple des billes ou des cylindres, dans une quantite predeterminee. On intro- 
duit ensuite la poudre provenant directement du procede de conversion 
5 d'UF 6 et eventuellement differents additifs. On met ensuite la cuve en mou- 
vement et de preference en mouvement de vibrations. Les corps mobiles 
restent en permanence dans la cuve, le produit traite est evacue au travers 
d'une grille situe a la base de la cuve 

Selon un mode de realisation preferentiel, les corps mobiles a I'inte- 

10 rieur de la cuve sont en alumine Al 2 0 3 de grande durete. Lors de la mise en 
oeuvre du procede de I'invention, I'energie cinetique communiquee aux corps 
mobiles assurant la compression de la poudre est moderee, de sorte que 
I'energie mise en oeuvre lors du choc des corps mobiles entre eux et sur les 
parois de la cuve est reduite. Les corps mobiles de compression et de m6- 

15 lange subissent done des destructions tres limitees et, de ce fait, la contami- 
nation des poudres par des materiaux provenant des corps mobiles de com- 
pression est faible. En outre, I'introduction de faibles quantites d'alumine 
dans les pastilles de combustible ne presente pas d'inconvenient, I'alumi- 
nium pouvant meme apporter des effets benefiques. Les mesures realisees 

20 indiquent en outre que cette contamination par raluminium n'excede pas 
quelques parties par million 

Lorsqu f on utilise des corps mobiles en oxyde d'uranium U0 2 fritte a la 
place d'alumine, on supprime totalement le risque de contamination par des 
elements qui ne se trouveraient pas dans la poudre d'oxyde d'uranium. En 

.25 outre, on reduit le temps de traitement en augmentant Tenergie cinetique 
due a la densite elevSe des corps en oxyde d'uranium fritte (densite theori- 
que 10,96 g/cm 3 ). Toutefois, Tintroduction d'uranium sous forme d'oxyde 
d'uranium fritt6 dans la poudre, du fait d'une certaine deterioration des corps 
mobiles, reduit sensiblement la frittabilite du melange, et n'apporte pas d'au- 

30 tres avantages substantiels, . 

Afin de bien faire comprendre I'invention, on va decrire quelques 
exemples de realisation. 
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Trois exemples de mise en oeuvre de invention seront decrits ci- 
apres comme exemples n°s 1 , 2 et 3 ainsi qu'un exemple cornparatif. 

L'etape caracteristique du procede de Pinvention consistant & traiter 
des poudres obtenues directement par un procede de conversion voie s§che 
5 dans une cuve renfermant des corps mobiles, pour obtenir une matiere par- 
ticulaire pouvant etre utilisee pour la fabrication de pastilles crues est mise 
en ceuvre dans un broyeur vibrant commercialise sous la reference DM1 
par la societe SWECO. 

Dans le cas des quatre exemples de realisation, la cuve du broyeur 
10 de forme toroidale a axe vertical renferme 20 kg de corps mobiles constitues 
par des cylindres d'alumine frittee de 1/2" (12,7 mm) environ de diametre et 
de longueur. Pour la mise en oeuvre du traitement, la poudre est deversee 
sur les corps mobiles de compression totalement libres 3 I'interieur de la 
cuve. On met ensuite la cuve en mouvement de vibration par alimentation 
15 du moteur a balourd fixe a la cuve. 

Exemple 1 

On elabore successivement plusieurs charges de matiere particulate, 
a partir d'oxyde d'uranium UO2 provenant d'un procede de conversion voie 
s6che d'hexafluorure UF 6 . Pour la realisation de huit charges d*une premiere 

20 serie, on introduit dans la cuve du broyeur contenant les corps mobiles en 
alumine, 10 kg de materiau sous forme de poudre comportant, en poids, 
89 % d'oxyde d'uranium U0 2 , 6 % d'UROX et 5 % d'UaOs auquel on ajoute 
0,2 % d'ethylene bistearamide et 0,55 % ^oxalate d'ammonium. 

Pour la realisation de huit charges d'une seconde serie, on introduit 

25 successivement dans la cuve des charges d'un materiau ayant la meme 
composition que les huit charges de la premiere serie auquel on ajoute 
0,2 % d'ethylene bistearamide et 0,47 % d'oxalate d'ammonium. 

Le produit connu sous Tappellation UROX est un oxyde d'uranium 
U 3 0 8 obtenu soit a partir de Toxyfluorure d'uranium U0 2 F 2 , pendant la 

30 conversion de PUF 6 pour obtenir des oxydes d'uranium, soit a partir de 
I'oxyde UO2 dans un four a haute temperature. 
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Uoxyde U 3 0 8 ajoute dans le melange avec I'UROX est recupere, 
dans des pastilles de combustible, en cours de fabrication ou a Tissue de la 
fabrication des pastilles. 

Chacune des charges de la premiere serie de charges et chacune 
5 des charges de la seconde serie est soumise a une agitation dans la cuve, 
de maniere que la charge et les corps mobiles se deplacent dans toutes les 
directions de Pespace. 

Apres une duree de traitement de Tordre de 120 minutes, on recupere 
dans la cuve une matiere granulaire constitute principalement d'oxydes 
10 d'uranium dont les caracteristiques sont les suivantes : 

Densite moyenne a I'etat non tasse (DNT) : environ 2,2g/cm 3 . 

Densite moyenne a I'etat tase (DT) : environ 2,9 g/cm 3 . 

Coulabilite moyenne : environ 57 g/s. 

Les particules de chacune des series de huit charges sont homog§- 
15 neisees dans un meiangeur, de maniere a presenter des proprietes unifor- 
mes (en particulier des densites et coulabilite centrees sur les valeurs indi- 
qu£es ci-dessus). 

Pour Thomogeneisation des charges de chacune des deux series de 
charges, on introduit les huit charges de particules dans un meiangeur a 

20 cuve tournante utilise de maniere habituelle dans les usines de fabrication 
de pastilles de combustible nucleaire et on met la cuve en rotation. 

De preference, la cuve du meiangeur presente une forme biconique. 
Une telle cuve generalement appelee bicone est utilisee habituellement 
dans les usines de fabrication de combustible nucleaire. 

25 On utilise un bicone d'une capacite d'au moins 80 kg dans lequel on 

introduit les huit charges de chacune des series de charges, puis on met le 
bicone en rotation pendant cinq minutes environ, pour obtenir une matiere 
particulate homogene ayant les caracteristiques moyennes indiquees plus 
haut. 

30 II est bien evident que, lorsqu ! on dispose, dans la mise en ceuvre in- 

dustrielle de Tinvention, d'une cuve d ? agitation en presence de corps mobi- 
les, d'une capacite suffisante (par exemple 80 kg), on peut realiser I'agitation 
du melange de poudres de depart, en une seule operation pour obtenir une 



WO 2005/045848 PCTYFR2004/002739 

17 

masse de matiere particulate homogene sans traitement d'homogeneisation 
ulterieur au bicone. 

Toutefois le bicone est utilise, soit apres I'homogeneisation des char- 
ges, soit a Tissue de 1'agitation des poudres dans une cuve de grande capa- 
5 cite, pour assurer le melange d'un lubrifiant avec la matiere particulate. 

Dans le cas ou le bicone est utilise pour I'homogeneisation de char- 
ges, on ajoute le lubrifiant a la charge homogeneisee dans le bicone et dans 
le cas ou Ton obtient toute la masse de matiere particulate en une seule 
operation, on transvase la matiere particulate dans un bicone et on ajoute le 
10 lubrifiant. 

On ajoute par exemple a la matiere particulate 0,25 % en poids 
d'ethylene bistearamide. On realise un melange du lubrifiant a la matiere 
particulate, en faisant tourner la cuve du bicone pendant 1 mn 30 s environ. 

L'ethylene bistearamide choisi comme lubrifiant est de preference 
15 utilise sous la forme du produit commercial CIREC de la Societe HOECHST 
qui pr6sente la granulomere voulue pour assurer la (unification de maniere 
optimale. 

Toutefois, 1'agitation en presence de corps mobiles produisant une 
interaction et un melange "dur" des substances en presence a tendance a 
20 amoindrir ou a detruire I'effet lubrifiant de la substance ajoutee a titre de lu- 
brifiant. 

II peut done etre necessaire, pour obtenir de bonnes conditions de 
lubrification de realiser un melange "doux" des particules et du lubrifiant 
dans un dispositif melangeur tel qu'un bicone. 
25 Une lubrification insuffisante se traduit par des forces de compression 

accrues et des grincements dus au frottement des particules pendant la 
compression. 

On obtient une matiere particulate homogeneisee et lubrifiee d'une 
DNT de 2,4 g/cm 3 environ et d'une DT de 2,9 g/cm 3 environ. La coulabilite 
30 de la matiere particulate est d'environ 80 g/s. 

Les deux charges de matiere particulate obtenues a partir de melan- 
ges qui ne different que par la proportion de materiau porogene (oxalate 
d'ammonium) dans le melange de depart ont des proprietes identiques et 
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sont introduces successivement dans une presse de pastillage pour realiser 
la compression de la matiere particulaire, afin d'obtenir des pastilles crues. 
Les pastilles crues presentent des proprietes de resistance satisfai- 

sante. 

5 Les pastilles crues obtenues a partir de la premiere charge (contenant 

0,55 % de porogene) ont une densite de 6,3 g/cm 3 et les pastilles crues a 
partir de la seconde charge (contenant 0,47 % de porogene), une densite de 
5,8 g/cm 3 . 

L'ajout de porogene permet d'atteindre la densite frittee recherchee 
10 (95 %). 

Le lubrifiant etait, dans les deux cas, correctement disperse dans la 
matiere particulaire. Aucun grincement n'a ete observe lors de la compres- 
sion. 

Uetape d'agitation du melange de poudres en presence de corps mo- 
15 biles a permis d'obtenir une matiere particulaire dont la density a I'etat non 
tasse et a I'etat tasse est tres sensiblement superieure a la densite de la 
poudre de depart constitute principalement d'oxyde d'uranium U0 2 prove- 
nant d'un proc6d6 de conversion voie seche d'hexafluorure d'uranium UF 6 . 
L'etape de melange avec un lubrifiant a permis d*augmenter tres lege- 
20 rement la densite (au moins a Tetat non tasse) et d'accroTtre sensiblement la 
coulabilite de la matiere particulaire. 
Exemple 2 

On introduit dans la cuve contenant les corps mobiles en alumine 
5 kg de poudre de dioxyde d'uranium UO2 obtenu par voie seche dont la 
25 densite est de 0,9 g/cm 3 , cette poudre obtenue directement par le proc6de 
de conversion d'UFe n'etant pas coulable a travers un orifice de 15 mm. On 
n'introduit dans la charge de poudre d , U0 2 ni produit porogene ni lubrifiant et 
on demarre le traitement en mettant en mouvement de vibrations la cuve 
contenant la charge. 

30 On preleve du materiau particulaire en cours de traitement apres, 

respectivement, 10, 15, 30, 60 et 120 minutes, le traitement prenant fin 
apres 120 minutes. 
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On a mesure les densites et la coulabilite de la matiere particulaire, 
comme precedemment par tamisage, et les r§sultats sont reportes au ta- 
bleau 2 ci-dessous. 

TABLEAU 2 



ESSAIS 


Mode de remplissage : 20 kg de media broyant (11x13 mm) en alumine 


N°2 


Temps de 
traitement 


min 


0 


10 


15 


30 


60 


120 




Densite 


DNT 


g/cm 3 


0.9 


1.3 


1.3 


1.5 


1.8 


2.1 




DT 


g/cm 3 


1.6 


1.9 


1.9 


2.1 


2.4 


2.6 




Coulabilite 


Cone 1 5 mm 


g/s 


0 


0 


42 


58 


66 


79 





10 



15 



2,1 g/cm 3 au cours des deux heures de traitement. La coulabilite augmente 
brusquement apres 15 minutes de traitement pour atteindre une valeur de 
79 g/s a la fin du traitement. 

Comme precedemment, on realise une compression de la matiere 
particulaire obtenue a Tissue du traitement dans des matrices permettant 
d'obtenir des pastilles crues. Pour realiser cette operation, on melange avec 
les particules un lubrifiant permettant de faciliter la compression des particu- 
ies sous la forme de pastilles crues. (Avant de realiser la compression, on 
ajoute eventuellement un porogene a la matiere particulaire pour regler la 
densite des pastilles frittees a une valeur voulue). 
Exemple n° 3 

TABLEAU 3 



ESSAIS 


Mode de remplissage : 20 kg de media broyant (1 1x13 mm) en alumine 


N° 3 


Temps de 
traitement 


min 


0 








60 






Densite 


DNT 


g/cm 3 


1.1 








2.1 






DT 


g/cm 3 


1.8 








2.6 






Coulabilite 


Cone 15 mm 


g/s 


0 








65 







20 



forme de cylindres 4 kg d'une poudre de dioxyde d'uranium U0 2 obtenue par 
voie seche, de densite 0,8 g/cm 3 , cette poudre n'etant pas coulable a travers 
un orifice de 15 mm, puis 2 kg d'un melange d'oxydes d'uranium renfermant 
25 % d'oxyde de gadolinium (Gd 2 0 3 ) ainsi que 36 g de produit porogene 
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constitue par une substance organique. On arrete le traitement apres une 
heure, la poudre constitute par le melange d'uranium et d'oxyde de gadoli- 
nium qui avait une densite de 1 ,1 g/cm 3 au moment du demarrage du traite- 
ment presente, apres une heure de traitement, une densite de 2,1 g/cm 3 . 
5 Cette poudre presente une bonne coulabilite de 65 g/s. 

On ajoute a la poudre 18 g d'un lubrifiant constitue de stearate de 
zinc. La matiere particulaire melangee au lubrifiant est ensuite directement 
compactee et mise sous forme de pastilles crues qui sont ensuite frittees par 
le precede habituel. 
10 Exemple comparatif 

On introduit une poudre d'oxyde d'uranium U0 2 obtenue directement 
par le procede de conversion voie seche dont la densite a I'etat non tasse 
est de 0,85 g/cm 3 dans un broyeur a couteaux tel qu'utilise pour le traitement 
des poudres dans I'atelier de conversion, selon le procede de I'art anterieur. 
15 A Tissue du traitement dans le broyeur a couteaux, la densite de la 

poudre n'a pas change ou a meme legerement diminue pour atteindre une 
valeur de 0,8 g/cm 3 . La coulabilite de la poudre qui etait nulle au depart reste 
nulle a Tissue du traitement dans le broyeur a couteaux. 

Les exemples selon Tinvention montrent done que le procede suivant 
10 Tinvention mettant en ceuvre une cuve d'agitation renfermant des corps mo- 
biles et de preference des corps mobiles libres permet d'augmenter sensi- 
blement la densite d'une poudre obtenue par un procede de conversion voie 
seche, pour atteindre une valeur proche de ou legerement superieure a 
2 g/cm 3 . En outre, le traitement permet d'obtenir une matiere particulaire 
15 ayant une tres bonne coulabilite qui peut etre facilement mise sous forme de 
pastilles crues, par les procedes habituels. 

Les pastilles crues frittees ont des proprtetes qui sont celles des pas- 
tilles combustibles fabriquees par les procedes suivant Tart anterieur. 

En outre, les essais effectues montrent qu'on peut adjoindre des addi- 
0 tifs aux poudres d'oxyde d'uranium obtenues par le procede voie seche, soit 
avant le demarrage du traitement dans la cuve, soit en cours de traitement, 
soit a Tissue du traitement dans la cuve. II est generalement necessaire, 
lorsqu'on utilise des porogenes organiques d'introduire plus de 0,1 % en 
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poids de porogene dans la cuve de traitement avec I'oxyde d'uranium et 
dans tous les cas plus de 0,01 %. Chaque additif ou autre produit ayant son 
propre effet porogene, connaissant la densite finale a obtenir et la densite 
frittee de la matrice sans additifs, on calcule la quantite d'additifs et de poro- 
5 gene a ajouter pour obtenir la densite frittee visee. Le procede suivant Ti in- 
vention qui ne comporte qu'une seule etape (ou au plus deux etapes si Ton 
prend en compte une etape de lubrification par melange "doux") pour passer 
de la poudre d'oxyde d'uranium obtenue par un procede de conversion 
d'hexafluorure d'uranium a une matiere particulaire qui peut etre mise sous 

10 forme de pastilles crues, au lieu de sept etapes dans le cas du procede an- 
terieur, permet une simplification considerable des procedures et des mate- 
riels utilises pour la fabrication du combustible nucleaire. 

Le melange d'un lubrifiant et de la matiere particulaire peut etre reali- 
se dans d'autres dispositifs qu'un melangeur de type bicone ; de tels disposi- 

15 tifs doivent assurer un melange "doux" de maniere & ne pas detruire le lubri- 
fiant. 

L'invention s'applique a la fabrication de pastilles de combustible de 
compositions extremement variees. 

Dans le cas de la fabrication de pastilles pour combustible MOX, ren- 
20 fermant des oxydes d'uranium (principalement U0 2 ) et de plutonium Pu0 2 , 
I'oxyde de plutonium peut §tre ajoute au melange avant traitement d'agita- 
tion en presence de corps mobiles ou a la matiere particulaire obtenue par le 
traitement 'agitation dans la cuve du broyeur. L'oxyde de plutonium sous 
forme de poudre peut etre melange a la matiere particulaire dans un melan- 
25 geur de poudres. 

On peut utiliser un ou plusieurs lubrifiants choisis parmi un grand 
nombre de substances qui peuvent etre ajoutes a la matiere particulaire 
avant la mise en forme des pastilles crues. En particulier, ces lubrifiants 
peuvent etre par exemple de ethylene bistearamide ou de I'ADS (aluminium 
30 distearate). 
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REVENDICATIONS 
1 Precede de fabrication de pastilles de combustible nucleate par 
frittage d'une matiere contenant du dioxyde d'uranium U0 2 obtenue a partir 
d'une poudre issue d'un procede de conversion d'hexafluorure d'uranium 
5 UF 6 , caracterise par le fait qu'on introduit, dans une cuve renfermant des 
corps mobiles de compression et de melange, la poudre obtenue directe- 
ment par un procede de conversion d'hexafluorure UF 6 et qu'on realise une 
agitation de la cuve de telle sorte que la poudre se deplace dans le volume 
de la cuve suivant trois axes non coplanaires, de maniere a etre comprimee 

10 entre les corps mobiles et entre les corps mobiles et les parois de ia cuve 
jusqu'a former une matiere particulate d'une densite & I'etat non tasse d'au 
moins 1,7 g/cm 3 , et qu'on utilise la matiere particulate obtenue par agitation 
dans la cuve pour ia mise en forme de pastilles de combustible crues qui 
sont soumises au frittage. 

15 2.- Procede suivant la revendication 1, caracterise par le fait qu'on 

soumet la cuve a un mouvement vibratoire tridimensionnel. 

3. - Procede suivant Tune quelconque des revendications 1 et 2, ca- 
racterise par le fait que la poudre introduite dans la cuve est obtenue par un 
procede de conversion voie sSche et presente une densite inferieure a 

20 1 g/cm 3 et que la densite a P6tat non tasse de la matiere particulate obtenue 
par agitation dans la cuve est d'environ 2 g/cm 3 . 

4. - Procede suivant Tune quelconque des revendications 1 a 3, carac- 
terise par le fait que la poudre obtenue directement par un procede de 
conversion d'hexafluorure UF 6 presente une densite inferieure a 1 g/cm 3 et 

25 une coulabilite nulle definie par un essai standard de passage a travers un 
orifice de 15 mm, et que la matiere particulate obtenue par agitation dans la 
cuve presente une coulabilite sup6rieure a 10 g/s apres quelques minutes 
d'agitation dans la cuve. 

5. - Proced§ suivant Tune quelconque des revendications 1 a 4, carac- 
30 terise par le fait qu'on realise Tagitation de la cuve contenant les corps mobi- 
les et la poudre obtenue directement par un procede de conversion d'hexa- 
fluorure UF 6 , pendant une duree de 1 a 600 minutes. 
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6.- Procede suivant Tune quelconque des revendications 1 a 5, carac- 
terise par le fait que les corps mobiles de compression et de melange dans 
la cuve sont des corps libres ayant une forme geometrique quelconque sim- 
ple et une surface de rugosite faible. 
5 7.- Procede suivant la revendication 6, caracterise par le fait que les 

corps mobiles sont de forme cylindrique. 

8. - Procede suivant la revendication 6, caracterise par le fait que les 
corps mobiles ont la forme de billes sensiblement spheriques. 

9. - Procede suivant Tune quelconque des revendications 1 a 8, carac- 
10 t6ris6 par le fait que les corps mobiles sont en Tun des materiaux suivants : 

alumine Al 2 0 3 frittee, oxyde d'uranium fritte, oxyde de zirconium fritte pur ou 
dope, carbure de Tungstene, aciers, Uranium metal ou alliage Ura- 
nium/Titane. 

10. - Procede suivant Tune quelconque des revendications 1 a 9, 
15 caracterise par le fait qu'on introduit dans la cuve, avant de realiser 

I'agitation de la cuve, avec la poudre de dioxyde d'Uranium UO2 obtenue 
directement par un proc6d6 de conversion d'hexafluorure UF 6 , au moins un 
additif constitue par au moins un porogene dans une proportion au moins 
egale a 0,01 %. 

20 11.- Proced§ suivant Tune quelconque des revendications 1 a 10, ca- 

racterise par le fait qu'on introduit dans la cuve, avec la poudre de dioxyde 
d'uranium UO2 obtenue directement par un procede de conversion d'hexa- 
fiuorure UF 6 , au moins un additif. 

12. - Procede suivant la revendication 11, caracterise par le fait que 
25 I'additif est introduit dans la cuve avant de realiser le traitement par agitation 

de la cuve. 

13. - Procede suivant la revendication 12, caracterise par le fait que 
I'additif est introduit dans la cuve au cours du traitement par agitation de la 
cuve. 

30 14.- Procede suivant Tune quelconque des revendications 11 a 13, 

caracterise par le fait que I'additif est constitue par Tune au moins des 
substances suivantes : oxyde d'uranium U 3 0 8 , oxyde d'uranium U3O7, oxyde 
de plutonium Pu0 2 , oxyde de thorium Th0 2 , oxyde de gadolinium Gd 2 0 3 , 
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Plutonium Pu0 2 , oxyde de thorium Th0 2 , oxyde de gadolinium Gd 2 0 3 , subs- 
tance porogene, lubrifiant, agents dopants du frittage. 

15.- Procede suivant Tune quelconque des revendications 1 a 14, 
pour la fabrication de pastilles de combustible mixte oxyde d'uranium - 
5 oxyde de plutonium (MOX), caracterise par !e fait que la cuve est placee 
dans une enceinte de confinement telle qu'une boTte a gant et qu'on realise 
Tintroduction de poudres d'oxyde d'uranium, d f oxyde de Plutonium et d'addi- 
tifs, dans la cuve et Tagitation de la cuve, de maniere command§e depuis 
Pexterieur de I'enceinte de confinement. 

10 16.- Proc6de suivant I'une quelconque des revendications 1 a 15, ca- 

racterise par le fait que, prealablement a la mise en forme des pastilles 
crues par compression de la matiere particulate obtenue par agitation dans 
la cuve, on ajoute une matiere lubrifiante a la matiere particulate et on re- 
alise un melange doux de la mati£re particulaire et de la matiere lubrifiante 

15 pour repartir la matiere lubrifiante sur les particules de la matiere particulaire. 

17.- Procede suivant Tune quelconque des revendications 1 a 16, ca- 
racterise par le fait qu'on melange la matiere particulaire renfermant princi- 
palement de I'oxyde d'Uranium U0 2 obtenue par agitation de la poudre de 
conversion, en presence de corps mobiles, avec de la poudre d'oxyde de 

20 plutonium Pu0 2f avant la mise en forme des pastilles crues, pour la fabrica- 
tion de combustible MOX. 



